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Neue Triazinderivate, ihre Herstellung und ihre Verwendung als Stabilisatoren fiir synthetische
Polymere

Die Erfindung betrifft neue piperidingruppenhaltige Triazinverbindungen, ein Verfahren zu ihrer
Herstellung sowie ihre Verwendung als Lichtschutzmittel fiir synthetische Polymere mit zusatzlicher,
antioxidativer Wirkung.

Die neuen Stabilisatoren lassen sich durch die aligemeine Formel (1)
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charakterisieren, in weicher
n eine Zahl von 1 bis 20, vorzugsweise von 3 bis 10 ist,
R' fir Wasserstoff oder eine Gruppe der Formel (i)
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steht, in welcher

R® Wasserstoff oder C;- bis C,-Alkyl, vorzugsweise Wasserstoff oder C,- bis C,-Alkyl und
insbesondere Wasserstoff ist, und

R® und R? entweder gleich sind und Wasserstoff oder eine C,- bis Cs-Alkylgruppe, vorzugsweise

35 Wasserstoff oder eine Methylgruppe und insbesondere Wasserstoff bedeuten, wobei dann

R® eine Methylgruppe ist, oder auch

R® Wasserstoff oder C;- bis Cs-Alkyl ist und

R” und R® zusammen mit den Kohlenstoffatomen, an die sie gebunden sind, einen Cs- oder Cg-
Cycloalkylring oder eine Gruppe der Formel

40
H.C
CH,
45 NH
CH3
H SC
50
darstellen.

R? ist Wasserstoff, C;- bis C,,-Alkyl oder eine Gruppe der Formel (ll), vorzugsweise Wasserstoff oder
eine Gruppe der Formel (il), es muB jedoch mindestens einer der Reste R' und R? eine Gruppe der Formel
(1) sein.
55 X bedeutet eine Hydroxylgruppe oder eine Gruppe der Formeln —OR® oder —N(R%),, wobei
R® flr eine C;- bis C,s-Alkylgruppe und
R' fir eine Methyl- oder Ethylgruppe steht.
R3 ist eine gegebenenialls durch eine Methylgruppe substituierte Alkylengruppe mit 2 bis 4 C-
Atomen in der Kette, und
60 R* hat die Bedeutung einer Alkylengruppe mit 2 bis 18, vorzugsweise 2 bis 12 und insbesondere 2 bis
6 Kohlenstoffatomen, einer Dimethylencyclohexan, einer Phenylen- oder einer C,- bis C;s-Aralkylen-
gruppe.
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Y ist bevorzugt Halogen oder eine Gruppe der Formel!

HII\I—R"——N—-— oder —N—R3—X und
R2 Az ||q1 i

Z steht bevorzugt fir Wasserstoff oder die Gruppe

TC oT”‘ ~

X— R3 -N-R]

Beispiele fiir Reste in den Formeln (1) und (Il) sind :
= Wasserstoff, 2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidyl, 2,3,6-Trimethyl-2,6-diethyl-4-piperidyl, 1,2,2,6,6-

Pentamethyl-4-p|per|dyl

R? = Wasserstoff, Methyl, Ethyl, Propyl, Butyl, Pentyl, Hexyl, 2,2,6,6- Tetramethyl-4-p|per|dyl 2,3,6-
Trimethyl-2,6-di-ethyl-4-piperidyl, 1,2,2,6,6-Pentamethylpiperidyl ;

R® = Ethylen, Propylen, Butylen, 4-Methylbutylen ;

R* = Ethylen, Propylen, Methylethylen Butylen, Pentylen, Hexylen, Decylen, Dodecylen, Phenyien,
4,4'-Diphenylenmethan ;

R® = Wasserstoff, Methyl, Butyl ;

R® = Wasserstoff, Methyl, Ethyl ;

R7 = Wasserstoff, Methyl, Ethyl ;

R8 = Methyl ;

R® = Methyl, Ethyl, Octyl, Tridecyl, Octadecyl.

Die neuen Triazinstabilisatoren werden, ausgehend von un- oder teilsubstituierten Cyanurhalogeni-
den, erhalten, wobei man in unterschiedlicher Weise vorgehen kann. Nach der Variante A setzt man ein
Triazin der Formel (lll)

Hal N Hal
Tor
Y

3
NR™X

R1

(D)

worin Hal = Halogen, bevorzugt Chlor, ist und R', R® sowie X die oben angegebenen. Bedeutungen
haben, mit der 0,8- bis 2,0, vorzugsweise der 1,0- bis 1,2fach molaren Menge, eines Diamins der Formel
(V) ,
rrlH—R"——I‘l\lH (v)
R2 R?
in der R? und R* die oben angegebenen Bedeutungen haben, um.

Variante B ist ein sog. « Eintopfverfahren », bei dem man zunéchst ein Cyanurhalogenid mit der 0,8~
bis 1,3fach molaren, vorzugsweise der dquimolaren Menge einer Verbindung der Formel (V)

V)

worin R!, R® und X die oben angegebenen Bedeutungen haben, in Gegenwart dquivalenter Mengen,
bezogen auf eingesetzte Verbindung (V), einer organischen oder anorganischen Base umsetzt, und

3
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bringt das so erhaltene Produkt (lll), ohne es zu isolieren wie unter A beschrieben, mit dem Diamin (IV) zur
Reaktion.

Nach Variante C wird schiieBlich ein Cyanurhalogenid mit der 1,0- bis 1,2fach molaren Menge einer
Verbindung der Formel (IV) in Gegenwart der quivalenten Menge einer organischen oder anorganischen
Base kondensiert, worauf man die restlichen Halogenatome der Cyanurverbindung durch Umsetzen mit
der 1- bis 1,3-, vorzugsweise 1,05- bis 1,1fach valenten Menge, bezogen auf noch vorhandenes Halogen,
einer Verbindung der Formel (V), ebenfalls unter Verwendung &quimolarer Mengen, bezogen auf
Verbindung (V), einer organischen oder anorganischen Base substituiert. Auch hier ist das Arbeiten nach
einem Eintopfverfahren praktizierbar.

Die Umsetzung werden in organischen Lésungsmitteln wie z.B. Petrolether, Aceton, Ether, Dioxan,
Benzol, Toluol, Xylol, Cumol oder Mesithylen bei 0 bis 200°C durchgefiihrt. Arbeitet man nach der
Variante B, so wird die Umsetzung des Cyanurhalogenids mit einer Verbindung der Formel (V) bei 0 bis
50 °C und die anschlieBende Kondensation mit einer Verbindung der Formel (IV) bei Temperaturen von
50 bis 200, vorzugsweise 80 bis 150 °C vorgenommen.

Nach dem Verfahren gemaB Variante C wird die Umsetzung des Cyanurhalogenids mit der
Diaminkomponente (V) bei 20 bis 150, vorzugsweise 40 bis 80 °C und die weitere Reaktion mit der
Komponente (V) bei 50 bis 200, vorzugsweise 80 bis 150 °C durchgefiihrt.

Bei der Herstellung der erfindungsgeméBen Verbindungen dienen aquivalente Mengen organischer
oder anorganischer Basen als Halogenwasserstoffanger. Geeignete Basen sind z.B. Natriumhydroxid,
Kaliumhydroxid, Natriumcarbonat, Kaliumcarbonat und Triethylamin,

Beispiele fiir Dihalogentriazin-Zwischenverbindungen der Formel (lll) sind :

2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-di-methyl-amino-propylamino]-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-diethyl-amino-propylamino}-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-dimethyl-amino-ethylamino]-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-diethyl-amino-ethylamino]-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-4-diethyl-amino-butylamino]-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-4-diethyl-amino-1-methylbutylamino]-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-hydroxy-propylamino]-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-methoxy-ethylamino}-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-ethoxy-ethylaminol-1,3,5-triazin
24-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-ethoxy-propylaminol-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-octoxypropylaminol-1,3,5-triazin
2.4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-tridecyi-oxypropylamino}-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-octadecyl-oxypropylaminol-1,3,5-triazin
2,4-Dichlor-6-[N-(2,3,6-trimethyl-2,6-diethyl-4-piperidyl)-3-dimethyl-aminopropylamino]-1,3,5-triazin

Beispiele fir Verbindungen der Formel (IV) sind :

Ethylendiamin, 1,3-Diaminopropan, 1,2-Diaminopropan, 1,4-Diaminobutan, 1,5-Diaminopentan, 1,6-
Diaminohexan, 1,10-Diaminodecan, 1,12-Diaminododecan, p-Phenylendiamin, p-Xylylendiamin, 1,2-Bis-
(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-ethan, 1,3-Bis-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl}-ethan, 1,6-Bis-(2,2,6,6-te-
tramethyl-4-piperidyl)-hexan, 1,2-Bis-(2,3,6-trimethyl-2,6-diethyl-4-piperidyl)-ethan.

Beispiele fiir Verbindungen der Formel (V) sind :

N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-dimethylaminopropylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-diethylamino-propylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyi)-2-dimethylamino-ethylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-diethylamino-ethylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidy()-4-diethylaminobutylamin  2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidylaminopro-
panol-3
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-4-diethylamino-1-methyl-butylamin
N-~(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-methoxy-ethylamin
N-(2,2,8,6-tetramethyl-4-piperidyl)-2-ethoxy-ethylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-methoxypropylamin
N~(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-ethoxypropylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-octoxypropylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-tridecyloxypropylamin
N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-octadecyloxypropylamin

DaB man zur Herstellung der beanspruchten Verbindungen in der geschilderten Weise vorgehen
konne, war nicht zu erwarten. Zwar ist die Umsetzung von Cyanursdurehalogeniden mit priméren oder
sekundéren Mono- oder Polyaminen zur definierten Verbindungen oder polymeren Triazinen, die nach
den Regeln der Synthese von Carbonsdureamiden aus Carbonsédurechloriden verlauff, seit geraumer Zeit
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Stand der Technik [J. Amer. Chem. Soc. 73 (1951), Nr. 7, S. 2981 ff ; US-PS 25 44 071 ; CH-PS 342784 ; CH-
PS 342 785], es ist jedoch andererseits bekannt, daB Cyanurséurehalogenide mit Alkoholen glatt zu
Cyanursidureestern reagieren, und es wére daher naheliegend gewesen, daB die Cyanursaurehalogenide
beim Einsatz von Aminoalkoholen [Verbindung (V) mit X = OH] entsprechend der Reaktionsgleichung (a)

1
1 R
Hal - N Hal R ‘\‘ f

_ 3
nj O\r + n Hi'\'-RS-(EH s E—— loT hN=R =0 ——
NN - 2 HHal v
h Y

Hal ' | Hal n
(@

reagieren wiirden. Da auBerdem bei Produkten mit X = —OR® eine Etherspaltung aufgrund nicht
auszuschlieBender Mengen Halogenwasserstoff in Betracht gezogen werden muBte, hétte auch in
diesem Falle nach vollzogener Etherspaltung die Reaktion nach a ablaufen kénnen.

Uberraschenderweise lduft die Reaktion jedoch nicht wie erwartet ab, sondern fihrt zu Ver-
bindungen des Typs (llla), welche Monomere fiir die erfindungsgeméaBe Kondensation mit Diaminen
darstellen.

Hal Hal
\EEEZI: _ (llla)

/\
R1 3

Auch nach den Ausflihrungen der DE-OS 26 36 144, die auf dem Stabilisatorgebiet zum néchsten
Stand der Technik gehort und Triazinstabilisatoren beschreibt, hatte man den skiziierten Reaktionsver-
lauf (a) erwarten miissen.

Es ist ferner bekannt, daB Carbonsaurechlorlde bei Temperaturen von z.B. 190 °C mit tert. Aminen
unter Abspaltung von Alkylhalogenid (besonders Methylchlorid) zu Carbonsdureamiden kondensieren (D.
Hesse, Ber. Dit. Chem. Ges. 18, S. 685) und somit auch ein Reaktionsverlauf entsprechend der
nachstehenden Reaktionsgleichung (b)

! g0
1 1 3 1
Hal \(r: Hal /R B N N=R7m N —d—
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N N \RSN(R‘ID) 10 N N
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nicht auszuschlieBen war.
DaB man nur Produkte des Typs (liib)
-Hal \r/N\j/_Hal
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erhéit, muB daher ebenfalls als nicht vorhersehbar bezeichnet werden.

Da die erfindungsgeméBen Triazinverbindungen noch Endgruppen enthalten, die auch Halogen sein
kénnen, hétte besonders bei den hohen, fiir die Kunststoffverarbeitung nétigen Temperaturen von bis zu
300 °C die Entwickiung von Alkylhalogeniden beobachtet werden missen. Diese Vermutung hat sich
Uberraschenderweise nicht bestatigt.

Die neuen Triazinstabilisatoren lassen sich problemlos in die zu stabilisierenden Polymeren
einarbeiten und sind hervorragend zum Stabilisieren derseiben geeignet. Wie bereits erwahnt, sind in der
DE-OS 26 36 144 &hnliche Triazinverbindungen beschrieben, weiche jedoch noch diverse Mangel zeigen.

So sind z.B. eine geringe Fliichtigkeit der Stabilisatoren, gute Vertraglichkeit mit den zu stabilisie-
renden Polymeren, Migrationsfestigkeit gegeniiber Wasser, welche bei der Freibewitterung wichtig ist,
und auch gegeniiber Kohlenwasserstoffen sowie die Thermostabilitit der Additive neben ihrer Wirk-
samkeit von essentieller Bedeutung.

Es ist aber noch kein Stabilisator bekannt, der in allen diesen Punkten voll befriedigen kénnte. Alle
tblichen Stabilisatoren, auch die der DE-OS 26 36 144, sind beziiglich ihrer Stabilisatoreignung nur als
KompromiBldsung anzusehen.

Aus diesen Griinden ist es auch verstandlich, daB noch keines dieser Produkte auf dem Markt
Bedeutung erlangt hat. in groBerem MaB wird bisher nur das Bis-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl}-sebacat
als Lichtschutzmittel verwendet (DE-PS 19 29 928 und DE-OS 22 04 659).

Die Triazinstabilisatoren der Erfindung sind weitgehend frei von den oben aufgezeigten Nachteilen
und zeichnen sich obendrein durch eine auBerordentlich gute Stabilisatorwirksamkeit flir organische
Polymere aus.

Die Verbindungen der Formel (I} werden somit als Stabilisatoren flir Kunststoffe gegen deren
Schadigung durch Einwirkung von Sauerstoff, Warme und Licht verwendet. Beispiele fiir solche
Kunststoffe sind im einzelnen :

Polymere, die sich von einfach oder doppelt ungesittigten Kohlenwasserstoffen ableiten, z.B.
Polyolefine wie Polyethylen, das gegebenenfalls vernetzt sein kann, Polypropylen, Polybuten-1, Polyiso-
buten, Polymethylbuten-1, Polymethylpenten-1, Polyisopren, Polybutadien, Polystyrol, Copolymere der
den genannten Homopolymeren zugrundeliegenden Monomeren, wie Ethylen-Propylen-Copolymere,
Propylen-Buten-1-Copolymere, Propylen-lsobuten-Copolymere, Styroi-Butadien-Copolymere, sowie
Terpolymere von Ethylen und Propylen mit einem Dien, wie z.B. Hexadien, Dicyclopentadien oder
Ethylidennorbornen ; Mischungen der oben genannten Homopolymeren, wie beispielsweise Gemische
von Polypropylen und Polyethylen, Polypropylen und Polybuten-1, Polypropylen und Polyisobutylen oder
von Butadien-Acrylinitril-Copolymerisat mit einem Styrol-Butadien-Copolymerisat.

Halogenhaltige Vinylpolymere, wie Polyvinylchlorid, Polyvinylidenchlorid, Polyvinyifluorid, Polychlo-
ropren und Chlorkautschuke, sowie Copolymere von Vinylchlorid und Vinylidenchlorid untereinander
und mit anderen olefinisch ungeséttigten Monomeren.

Polymere, die sich von a,B-ungeséttigten S&uren und deren Derivaten ableiten, wie Polyacrylate und
Polymethacrylate, Polyacrylamide und Polyacrylnitril, sowie deren Copolymere untereinander und mit
anderen Vinylverbindungen, wie Acrylnitril-Butadien-Styrol-, Acrylnitril-Styrol- und Acrylnitril-Styrol-
Acrylester-Copolymerisate.

Polymere, die sich von ungeséttigten Alkoholen und Aminen bzw. deren Acylderivaten oder Acetalen
ableiten, wie Polyvinylalkohol, Polyvinylacetat, - stearat, -benzoat, -maleat, Polyvinylbutyral, Polyallyl-
phthalat, Polyallylmelamin und deren Copolymere mit anderen Vinylverbindungen, wie Ethylen-Vinylace-
tat-Copolymere.

Homo- und Copolymere, die sich von Epoxiden ableiten, wie Polyethylenoxid oder die Polymerisate,
die sich von Bisglycidylethern ableiten.

Polyacetale, wie Polyoxymethylen und Polyoxyethylen, sowie solche Polyoxymethylene, die als
Comonomeres Ethylenoxid enthalten.

Polyurethane und Polyharnstoffe
Polycarbonate

Polyamide und Copolyamide, die sich von Diaminen und Dicarbonséduren und/oder von Amino-
carbonséuren oder den entsprechenden Lactamen ableiten, wie Polyamid 6, Polyamid 6/6, Polyamid 6/10,
Polyamid 11, Polyamid 12.

Polyester, die sich von Dicarbonséuren und Dialkoholen und/oder von Hydroxycarbonséuren oder
den entsprechenden Lactonen ableiten, wie Polyethylenglykolterephthalat, Polybutylenterephthalat,
Poly-1,4-dimethylol-cyclohexanterephthalat, sowie deren Ausgangsmaterialien, wie niedere Terephthal-
séurealkylester.

Vernetzte Polymerisate, die sich von Aldehyden einerseits und Phenolen, Harnstoffen und Melaminen
andererseits ableiten, wie Phenol-Formaldehyd-, Harnstoff-Formaldehyd- und Melamin-Formalde-
hydharze.

Von besonderer Bedeutung ist die Stabilisierung von Polyolefinen, Styrolpolymerisaten, Polyamiden,
Poly(meth-) acrylaten und von Polyurethanen, fiir die sich die Verbindungen bevorzugt eignen. Beispiele

6
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hierfir sind Polyethylen hoher und niedriger Dichte, Polypropylen, Ethylen-Propylen-Copolymerisate,
Polystyrol, Styrol-Butadien-Acrylnitril-Terpolymerisate, Mischungen von Polyolefinen oder von Styrolpo-
lymerisaten, Polyurethane auf Polyether- oder Polyesterbasis in Form von Lacken, Faden, Folien, Platten,
Filmen, Elastomeren oder Schaumstoffen. )

Die neuen Stabilisatoren werden nach allgemein {blichen Methoden in die Polymermassen
eingearbeitet. Die Einarbeitung kann beispielsweise durch Einmischen der Verbindungen und gegebe-
nenfalls weiterer Additive in die Schmelze nach den in der Technik Ublichen Methoden, vor oder wahrend
der Formgebung, oder auch durch Aufbringen der gel&sten oder dispergierten Verbindungen auf das
Polymere direkt oder Einmischen in eine Lésung, Suspension oder Emulsion desselben, gegebenenfalls
unter nachtraglichem Verdunstenlassen des Losungsmittels, erfolgen. Die Mengen liegen bei 0,01 bis 5,
vorzugsweise 0,05 bis 2,6 und insbesondere 0,1 bis 1,0 Gew.-%, berechnet auf das zu stabilisierende
Material. Die neuen Verbindungen kdnnen auch in Form eines Masterbatches, der diese Verbindungen

_beispielsweise in einer Konzentration von 2,5 bis 50, vorzugsweise 5,0 bis 20 Gew.-% enthilt, den zu

stabilisierenden Kunststoffen zugesetzt werden.

Die durch den Zusatz der erfindungsgemaBen Substanzen der Formel (I) stabilisierten Kunststoffe
kénnen gegebenenfalls noch andere bekannte und (libliche Zuséatze, wie beispielsweise Antioxidantien
auf Phenol- und Sulfidbasis, UV-Absorber und Lichtschutzmittel, Phosphitstabilisatoren, Metallver-
bindungen, Epoxystabilisatoren und mehrwertige Alkchole enthaiten.

Beispiele fir Antioxidantien sind solche vom Typ der sterisch gehinderten Phenole wie 4,4'-
Butyliden-bis-(2,6-di-tert.-butylphenol), 4,4'-Thio-bis-(2-tert.-butyl-5-methylphenol), phenolische Triazin-
verbindungen, Thiodipropionséaureester von Fettalkoholen, Dioctadecylsulfid und -disulfid.

Zu den UV-Absorbern und Lichtschutzmitteln gehdren z.B. 2-(2'-Hydroxyphenyl)-benztriazole wie 2-
(2-Hydroxy-5'-methyl-phenyl)-benztriazol, 2-Hydroxybenzophenone wie 2-Hydroxy-4-octoxy-benzophe-
non, Stabilisatoren aus der Gruppe der Salizylate wie Octylphenylsalizylat, Nickelchelate, Oxalséuredi-
amide und sterisch gehinderte Piperidinverbindungen.

Als Phosphite sind Trisnonylphenylphosphit, Trislaurylphosphit oder auch Ester des Pentaerythrit-
phosphits zu nennen. - .

Unter als Stabilisatoren bekannten Metallverbindungen werden in diesem Zusammenhang ver-
standen : Calcium-, Barium-, Strontium-, Zink-, Cadmium-, Magnesium-, Aluminium- und Bleiseifen
aliphatischer Carbonséuren oder Oxycarbonsduren mit etwa 12 bis 32 C-Atomen, Salze der genannten
Metalle mit aromatischen Carbonséuren wie Benzoate oder Salizylate sowie (Alkyl)-Phenolate dieser
Metalle, ferner Organozinnverbindungen, wie z.B. Dialkyizinnthioglykolate und -carboxylate.

Bekannte Epoxystabilisatoren sind z.B. epoxidierte hohere Fettsduren wie epoxidiertes Sojabohne-
nél, Tall6l, Leindl oder epoxidiertes Bytyloleat sowie Epoxide langkettiger Olefine.

Mehrwertige Alkohole kdnnen beispielsweise Pentaerythrit, Trimethylolpropan, Sorbit oder Mannit
sein, d. h. bevorzugt Alkohole mit 5 oder 6 C-Atomen und 2 bis 6 OH-Gruppen.

Eine wirksame zusétzliche Stabilisation fiir Poly-a-Olefine, wie z.B. Hoch-, Mittel- und Niederdruckpo-
lymerisate von C,- bis C4-a-Olefinen, insbesondere Polyethylen und Polypropylen oder von Copolymeri-
saten derartiger a-Olefine besteht, bezogen auf 100 Gewichtsteile Polymer, beispielsweise aus 0,01 bis
5 Gewichtsteilen einer der erfindungsgeméaB zu verwendenden Verbindungen, 0,05 bis 5 Gewichtsteilen
eines phenolischen Stabilisators, gegebenenfalls 0,01 bis 5 Gewichtsteilen eines schwefelhaltigen
Costabilisators sowie gegebenenfalls 0,01 bis 3 Gewichtsteilen einer basischen oder neutralen Metallsei-
fe, wie z.B. Calciumstearat oder Zinkstearat sowie gegebenenfalls 0,1 bis 5 Gewichtsteilen eines
Phosphits und gegebenenfalls 0,01 bis 5 Gewichtsteilen eines bekannten UV-Stabilisators aus der
Gruppe des Alkoxyhydroxybenzophenone, 4-Hydroxyphenylbenzotriazole, Benzylidenmalonsiduremono-
nitrilester oder der sog. Quencher, wie z.B. Nickelchelate.

Die erfindungsgemaB stabilisierten Kunststoffe kénnen in verschiedenster Form angewendet
werden, z.B. als Folien, Fasern, Bandchen, Profile oder als Bindemitte! fiir Lacke, Klebemittel oder Kitte.

Die folgenden Beispiele dienen der Erlduterung der Erfindungsgegenstandes.

Beispiel 1

26,99 (0,1 Mol) 1-(2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidylamino)-3-diethylaminopropan (monofunktionelle
Komponente) und 10 g pulverisiertes Natriumhydroxid werden in 50 mi abs. Toluol vorgelegt. Innerhalb
von 20 min tropft man eine Lésung aus 14,7 g (0,08 Mol) Cyanurchiorid und 50 ml abs. Toluol bei
20°Czu. Es wird 7h bei 20°C nachgeriihrt und anschlieBend eine Losung aus 4,8g (0,08 Mol)
Ethylendiamin (bifunktionelle Komponente) und 50 mi abs. Toluol langsam zugegeben. Das resultierende
Reaktionsgemisch wird 7 h bei 70 bis 75 °C geriihrt, der Niederschlag abfiltriert und das Filtrat einrotiert.
Das zurilickbleibende Harz wird mit 100 ml dest. Wasser im Labormixer verriihrt, abgenutscht und
getrocknet. Das Harz hat eine reduzierte spezifische Viskosiiét von 0,07, gemessen in einer 1 Gew.-%igen
Lésung in Chloroform bei 25 °C. Molgewicht : 1 100.

Beispiele 2 bis 9

Es wurde analog Beispiel 1 mit anderen bifunktionellen Komponenten gearbeitet.
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Beispiel 10

29,7g (0,1 Mol) 1-(2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidylamino)-1-methyl-4-diethylaminobutan (monofunk-
tionelle Komponente) und 4 g (0,1 Mol) pulverisiertes Natriumhydroxid werden in 100 ml abs. Xylo!
vorgelegt. Bei 20 °C tropft man eine Lésung aus 18,5 g (0,1 Mol) Cyanurchlorid und 50 ml abs. Xylol zu.
Man rihrt 10 h bei 20°C und versetzt anschlieBend mit 8,4 g (0,21 Mol) Natriumhydroxid und einer
Losung aus 12,2 g (0,205 Mol) Hexamethylendiamin und 50 ml abs. Xylol. Es wird 16 h unter RiickfluB
geruhrt, der Niederschlag abfiltriert und das Filtrat einrotiert. Danach wird wie bei Beispiel 1 erlautert
gereinigt. Harz mit RSV-Wert von 0,07

Beispiele 11 bis 16

Es wird analog Beispiel 10 gearbeitet.

(Siehe die Tabelle Seite 10)
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Beispiel 17
269g (0,1 Mol) 1-(2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidylamino)-3-diethylaminopropan und 4g (0,1 Mol)
NaOH werden in 100 ml Xylo! vorgelegt. Bei 20 °C wird eine Lésung aus 18,5 g (0,1 Mol) Cyanurchlorid in
100 ml Xylol zugetropft. Das Reaktionsgemisch wird 7 h nachgeriihrt. Dann werden weitere 84 g
(0,21 Mol) NaOH zugegeben, eine Losung aus 6,3 g (0,105 Mol) Ethylendiamin zugetropft und das
resultierende Reaktionsgemisch 16 h unter Riihren am RuickfluB gekocht. Nach dem Erkalten wird das
NaCl abgetrennt und die Xylollésung einrotiert. Es bleibt ein helles Harz mit einer reduzierten
spezifischen Viskositat von 0,05 (gemessen in 1 %iger Losung in Chloroform bei 25 °C).
Beispiele 18 bis 37

Es wurde analog Beispiel 17 gearbeitet.

(Siehe die Tabelle Seiten 12 und 13)
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Beispiel 38

In 100 ml Xylol werden 18,5g (0,1 Mol) Cyanurchlorid vorgelegt. Bei 20°C wurde sodann eine
Losung aus 39,4 g (0,1 Mol) 1,6-Bis-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidylamino)-hexan und 100 ml Xylol zu-
getropft. AnschliieBend wurden 8 g (0,2 Mol) NaOH zugegeben, worauf man 14 h bei 25 °C rithrte.

Nun gab man weitere 4 g (0,1 Mol) NaOH zu und tropfte eine Lésung aus 24,1 g (0,1 Mol) 1-(2,2,6,6-
Tetramethyl-4-piperidylamino)-3-dimethylaminopropan und 50 ml Xylol ein, worauf 9 h am RuickfluB
gekocht wurde,

Aufarbeitung analog Beispiel 1.
RSV-Wert des Triazinharzes 0,18.

Beispiel 39

In einer Riihrapparatur wurden 18,4 g (0,1 Mol) Cyanurchlorid in 100 ml Aceton vorgelegt und eine
Lésung aus 24,1 g (0,1 Mol) 1-(2,2.6,6-Tetramethyl-4-piperidylamino)-3-dimethylamino-propan und 80 ml
Aceton bei 0°C zugetropft. Nach beendetem Zutropfen wurden 4 g NaOH, geldst in 40 ml Wasser,
zugegeben und 5 h gerihrt. Es wurde abgenutscht, mit Wasser gewaschen und getrocknet. Das erhaliene
2,4-Dichlor-6-N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-3-dimethylamino-propylamino-1,3,5-triazin  schmilzt bei
> 250 °C.

Zur Weiterverarbeitung wurden 23 g (0,05 Mol) mit 3 g (0,05 Mol) 1,2-Diaminoethan und 4 g (0,1 Mol)
NaOH in 100 ml Toluol unter Riihren 10 h am RiickiluB gekocht. AnschlieBend wurde analog Beispiel 17
aufgearbeitet, wobei man ein helles Harz erhielt. RSV-Wert 0,02.

Beispiel 40

Dieses Beispiel zeigt die Fliichtigkeit der erfindungsgemaBen Triazinstabilisatoren im Vergleich zu
Produkt 6 nach DE-OS 26 36 144.

Die Fliichtigkeiten wurden in einer Apparatur zur thermogravimetrischen Analyse bestimmt. Gleiche
Mengen (500 mg) der erfindungsgeméaBen Copolymerisate und der Vergleichssubstanzen wurden dazu in
Stickstoffatmosphére mit einer Aufheizgeschwindigkeit von 2 K/min bis auf 300 °C aufgeheizt und der
Substanzverlust in mg/cm? gemassen. Die Ergebnisse zeigt nachfolgende Tabelle :

Polymerisat | Gewichtsverlust in mg/r:m2 beim Erreichen von ... 9
gem&8 Bsp. | 220 260 300 10 min bei 300

2 0,03 1,58 5,37 9,48

5 0,02 1,42 4,90 7,74

3 0,16 2,37 6,84 11,69

6 0,01 1,11 3,79 5,37

8 0,02 0,63 3,63 5,60
Vergleich T | 0,47 3,48 10,59 17,38

+ Stabilisator nach Beispiel 6 der DE-OS 26 36 144
Beispiel 41

100 Gewichtsteile Polypropylen mit einem Schmelzindex i von ca.

6 g/10 min (bestimmt nach ASTM D 1238-62 T) und einer Dichte von 0,90 wurden mit

0,1 Gewichtsteilen Pentaerythrityl-tetrakis-3-(3,5-di-tert.-butyl-4-hydroxyphenyl)-propionat,

0.2 Gewichtsteilen Calciumstearat und

0.3 Gewichtsteilen des zu priifenden erfindungsgeméBen Stabilisators vermischt.

Um eine moglichst gleichméBige Verteilung auf dem Polymerkorn zu erreichen, wurden die
Stabilisatoren in einem Losemittel gel6st, und die Losung wurde unter Riihren in das Polypropylenpulver
eingetropft, wobei durch gleichzeitige Bestrahlung mit einer IR-Lampe der groBte Teil des Lésemittels
wieder abdampfte. Nach ca. 20 min wurde das Calciumstearat hinzugegeben und noch weitere 10 min
gemischt. Losemittelreste wurden durch Trocknen bei 50 °C/120 min in Trockenschrank entfernt.

Das Polypropylen wurde auf einer Windsor-SpritzguBmaschine der Type SP50 bei 240°C zu
60 x 60 X 1 mm-Platten verspritzt. Aus diesen Platten wurden Priifkérper nach DIN 53 455 Form 3,

14
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verkleinert im MaBstab 1:3, ausgestanzt. Die als Vergleichsmuster bendétigten Prifkdrper wurden
analog, jedoch unter Fortlassen des zu testenden Stabilisators bzw. unter Zusatz der Vergleichsstabilisa-
toren, hergestelit. :

Zur Bestimmung der Lichtstabilitdt wurden die Proben in einer Xenotest-1200-Apparatur der Firma
Original Hanau Quarzlampen GmbH der Bestrahlung mit Wechsellicht unterworfen. Die Strahlungsin-
tensitat wurde durch UV-Filter (Spezialfilterglas d = 1,7 mm) moduliert. Die Lichtbestdndigkeit wurde
nach DIN 53 387 (17 min befeuchten, 3 min beregnen, Schwarztafeltemperatur 45 °C, Luftfeuchtigkeit
70 bis 75 %) gepriift. Nach einer bestimmten Belichtungszeit in Stunden wurde die Reidehnung auf einer
Zugprifmaschine der Firma Instron bei einer Abzugsgeschwindigkeit von 5 cm/min ermittel.

Stabilisator nach Belichtunoszeit ermittelte ReiCdehnunc
Seiepiel in Stunden in % vom Ausoenncuort
2 1 400 250
3 1 400 ’ >50
5 1 400 >50
6 1 400. >50
8 1 400 >50
Polypropylen 260 1
Vergleich : 320 - 1
(chne Stabilisstor)
C ) 7
Vergleich ~ 1 400 <50

*) Stabilisat_o.r'geméB Beispiel 6 der DE-OS 26 36 144
.Beispiel42

Zu Polypropylen (Hostalen PPU VP 1770 F) vom Schmelzindex MFI 190/51,9 g/10 min s. DIN 53 735
werden 0,1 bis 0,25 Gewichtsteile der *) angegebenen Stabilisatoren iiber einen Laborschnellmischer °
singemischt. Das so stabilisierte Materiel wurde in einem Laborextruder unter den dblichen Verarbei-
tungsbedingungen aufgeschmolzen und lber eine Spinnpumpe mit Mehrfachspinnkopf zu Monofila- -
menten (87 dtex) verarbeitet, welche anschlieBend im Verhilinis 1:2,5 nachverstreckt wurden. Je
24 dieser Filamente wurden zu Garnen texturiert und diese zu Priifgeweben verarbeitet. Die Praflinge
wurden in einem Fadeometer der Lichtechtheitspriifung interzogen und nach der angegebenen
Belichtungszeit dem Fingernageltest (leichtes Dariiberreiben liber das Gewebe mit dem Daumennagel)
unterzogen.

Nach 160 Stunden Belichtungszeit zeigten die mit den erfindungsgemaBen Verbindungen stabili-
sierten Priifgewebe nach keine Schéadigung. . :

*) in Beispiel 41.

Anspriiche (fiir die Vertragsstaaten : BE, CH, DE, FR, GB, IT, LI, LU, NL, SE)

1. Triazinverbindungen der Formel (1)

. R2 R2
- [ ] 4 | ]
N I 10) M
Y o
NRSX
_R1/ gn

15
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in welcher
n fir eine Zahl von 1 bis 20 steht,
R! Wasserstoff oder eine Gruppe der Formel (Il)

5
CH R6
2 6
H.C R
3 5
10 R =N (1)
RB
7
CH2R
15
ist, in welcher
R® Wasserstoff oder C;- bis Ci5-Alkyl ist,
R® und R’ entweder gleich sind und Wasserstoff oder eine C;- bis Cs-Alkylgruppe bedeuten, wobei
dann
20 R® eine Methylgruppe ist, oder
R® Wasserstotf oder C,- bis Cs-Alkyl ist und
R7 und R® zusammen mit den Kohlenstoffatomen, an die sie gebunden sind, einen Cs- oder Cg
Cycloalkylring oder eine Gruppe der Formel
25
H 3C
(:H3
30 NH
CHS
Hsc
35

darstelien,
R2 Wasserstoff, C;- bis C,5-Alkyl oder eine Gruppe der Formel (ll) bedeudet, wobei von den Resten
R' und R? jedoch mindestens einer eine Gruppe der Formel (1) sein muB,
40 X eine Hydroxylgruppe oder eine Gruppe der Formel —OR® oder —N(R'), ist, wobei
R® far eine C,- bis C,g-Alkylgruppe und
R fir eine Methyl- oder Ethylgruppe steht,
R® eine Alkylengruppe mit 2 bis 4 C-Atomen in der Kette und
R* die Bedeutung einer Alkylengruppe mit 2 bis 18 Kohlenstoffatomen, einer Dimethylencyclohexan-,
45 einer Phenylen- oder einer C,- bis Cz-Aralkylengruppe hat, wéhrend
Y fiir Halogen oder eine Gruppe der Formel

HTR‘N— oder ——rimsx und

2 2 1

50 R R R
Z fiir Wasserstoff oder die Gruppe
55 R
N t
—‘/OT N-R-X
N
3 A 1
60 X-R" =N ~R
steht.

2. Verfahren zur Herstellung der Verbindungen nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB man
65 entweder A) eine Verbindung der Formel (ill)
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Hal N Hal
Yor
N N
Y

3
NR™X

R1

(i

worin Hal = Halogen und R!, R® sowie X die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben, in einem
inerten organischen Lésungsmittel bei einer Reaktionstemperatur von 50 bis 200°C mit der 0,8 bis
2,0fach molaren Menge einer Verbindung der Forimel (IV)

HIII—R"—II\JH (Iv)
R2 R2

in Gegenwart einer, bezogen auf Verbindung (IV), 4quivalenten Menge einer Base umsetz, oder B)
zunachst die Verbindung (lll) durch Umsetzen von Cyanurhalogenid mit der 0,8 bis 1,3fach molaren
Menge einer Verbindung der Formel (V)

R3X
HN (V)
Rl
in einem inerten organischen L&sungsmittel unter Verwendung der, bezogen auf Verbindung (V),
aquivalenten Menge Base als Katalysator sich bilden 128t und sodann die Verbindung (IV) zugibt, oder C)

ein Cyanurhalogenid mit der 1,0 bis 1,2fach molaren Menge einer Verbindung der Formel (IV) zur
Verbindung (V1)

— —
RZ g2
—_— 1 4 ]
Y' —|N/(N)7“" N-R N —— 7 V)
Y
L. Hal dn

umsetzt und deren Halogenatome mit der &quimolaren Menge einer Verbindung der Formel (V)
abreagieren laBt.

3. Verwendung der Verbindungen nach Anspruch 1 zum Stabilisieren von synthetischen Polymeren.

4. Verwendung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein Polyolefin ist.

5. Verwendung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein halogenhaltiges
Polymeres ist.

6. Verwendung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein Polyacrylat oder
Polymethacrylat ist.

7. Verwendung nach Anspruch 3, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein Homo- oder
Copolymerisat des Styrols ist.

8. Verfahren zum Stabilisieren von synthetischen Polymeren gegen den schadigenden EinfluB von’
Licht, dadurch gekennzeichnet, daB man dem Polymeren, erforderlichenfalls zusétzlich zu allgemein-
Ublichen stabilisierend wirkenden Stoffen, 0,01 bis 5 Gewichisteile, bezogen auf Polymeres, eines
Stabilisators nach Anspruch 1 zusetzt.

9. Gegen UV-Zersetzung stabilisierte, synthetische Polymere, dadurch gekennzeichnet, daB 0,01 bis
5 Gewichtsteile, eines Stabilisators nach Anspruch 1 enthalten sind, jeweils bezogen auf die Polymere.

Anspriiche (fiir den Vertragsstaat AT)

1. Verfahren zur Herstellung von Triazinverbindungen der Formel |
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R1/

.

in welcher
n flr eine Zahl von 1 bis 20 steht,

2 R2

R
N
Y ._——N(OT I:I—Rd—l:l — T )
Y

NR3X

R' Wasserstoff oder eine Gruppe der Formel (ll)

cu. R
2 6
H.C R
3g
RN W
N
i
CH,R

ist, in welcher

R® Wasserstoff oder C- bis Cg-Alkyl ist,
R® und R” entweder gleich sind und Wasserstoff oder eine C,- bis Cs-Alkylgruppe bedeuten, wobei

dann
R? eine Methylgruppe ist, oder

R® Wasserstoff oder C;- bis Cg-Alkyl ist und
R’ und R® zusammen mit den Kohlenstoffatomen, an die sie gebunden sind, einen Cg;- oder Cg-
Cycloalkylring oder eine Gruppe der Formel

darstellen,

R? Wasserstoff, C;- bis C,,-Alkyl oder eine Gruppe der Formel (I} bedeutet, wobei von den Resten
R' und R? jedoch mindestens einer eine Gruppe der Formel (}l) sein mu8,

X eine Hydroxylgruppe oder eine Gruppe der Formel —OR? oder —N(R™), ist, wobei

R® fiir eine C;~ bis Cig-Alkylgruppe und

R' fiir eine Methyl- oder Ethylgruppe steht,

R? eine Alkylengruppe mit 2 bis 4 C-Atomen in der Kette und

R* die Bedeutung einer Alkylengruppe mit 2 bis 18 Kohlenstoffatomen, einer Dimethylencyclohexan-,
einer Phenylen- oder einer C;- bis Cis-Aralkylengruppe hat, wahrend

Y far Halogen oder eine Gruppe der Formel

HNR*N—
R? R?

Z far Wasserstoff oder die Gruppe

X-R

oder —NR3X und
R1

o
—r CND N-R°=-X
or

3 _N-R
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steht,
dadurch gekennzeichnet, daB man entweder A) eine Verbindung der Formel (Ill)

\'N/é\Nr Hal
h g

3
_NR"X

R1

Hal

(ny

worin Hal = Halogen und R', R® sowie X die in Anspruch 1 angegebenen Bedeutungen haben, in einem
inerten organischen Lésungsmittel bei einer Reaktionstemperatur von 50 bis 200 °C mit der 0,8 bis
2,0fach molaren Menge einer Verbindung der Formel (IV) )

HII\I—R“—II\IH (V)
RE R

in Gegenwart einer, bezogen auf Verbindung (IV), dquivalenten Menge einer Base umsetzt, oder B)
zuniachst die Verbindung (Hl) durch Umsetzen von Cyanurhalogenid mit der 0,8 bis 1,3fach molaren
Menge einer Verbindung der Formel (V).

ROX
/

HN (V)

N

in einem inerten organischen Losungsmittel unter Verwendung der, bezogen auf Verbindung (V),
aquivalenten Menge Base als Katalysator sich bilden laBt und sodann die Verbindung (IV) zugibt, oder C)
ein Cyanurhalogenid mit der 1,0 bis 1,2fach molaren Menge einer Verbindung der Formel (IV) zur
Verbindung (VI)

_ -
RZ g2

Y ————‘N/&l— N-RYN —— 2 (V)
: Y

L Hal n

umsetzi und deren Halogenatome mit der &quimolaren Menge einer Verbindung der Formel (V)
abreagieren |aBt.

2. Verwendung der nach dem Verfahren geméaB Ansprlich 1 hergesteliten Verbindungen Stabilisie-
ren von synthetischen Polymeren.

3. Verwendung nach Anpruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein Polyolefin ist.

4. Verwendung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein halogenhaltiges
Polymeres ist. :

5. Verwendung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein Polyacrylat oder
Polymethacrylat ist.

6. Verwendung nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB das Polymere ein Homo- oder
Copolymerisat des Styrols ist.

7. Verfahren zum Stabilisieren von synthetischen Polymeren gegen den schadigenden EinfluB von
Licht, dadurch gekennzeichnet, daB man dem Polymeren, erforderlichenfalls zuséatdich zu aligemein,
iiblichen stabilisierend wirkenden Stoffen, 0,01 bis 5 Gewichisteile, bezogen auf Polymeres, eines
Stabilisators nach Anspruch 1 zusetzt. -

Claims (for the contracting States : BE, CH, DE, FR, GB, IT, LI, LU, NL, SE)

1. Triazine compounds of the formula (i)

19
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- ]
. R2 Rz
] ]
Y ———]/ T N—Ra—N — Z
5 WO
Y 0
NR3x
L R1/ n
10 -
in which
n is a number of from 1 to 20,
15 R' means hydrogen or a group of the formula (li)
CH Fl6
2 6

20 H3C R

RO-N )

RB
25 7

CH2R
wherein

30 R® is hydrogen or C-C,s-alkyl,

R® and R7 either are identical and represent hydrogen or a C,-Cz-alkyl group,
in which case
R® is a methyl group ; or
R? is hydrogen or C,-Cs-alkyl ; and
35 R” and R® together with the carbon atoms, to which they are bound, form a Cs- or Cg-cycloalkyl ring
or a group of the formula

o HoC
CH,
NH
45 CHy
H,C

R? is hydrogen, C;-C,alkyl or a group of the formula (ll), with the proviso that at least one of the
50 radicals R' and R? must be a group of the formula (i) ;

X means a hydroxyl group or a group of the formulae —OR® or —N(R'), ;

R? standing for a C,-Cg-atkyl group, and

R'® for a methyl or ethyl group ;

R3 is an alkylene group with from 2 to 4 carbon atoms in the chain, and
55 R* means an alkylene group with from 2 to 18 carbon atoms, a dimethylene cyclohexane, a phenylene

or a C,-C,s-aralkylene group ;
Y is halogen or a group of the formulae

60 HN—R*—N— —N—R%—X
| or | , and
R? R? R!

65 stands preferably for hydrogen or the group

20
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'(OTNR'X

X—R3 -N -R

2. Process for the manufacture of the compounds according to Claim 1, which comprises reacting
either A) a compound of the formula (lli)

Hal N Hal
Tor
Y

NRSX

(1

4

R1

wherein Hal is Halogen and R', R® and X have the meanings indicated in Claim 1, in an inert organic
solvent at a reaction temperature of from 50 to 200 °C with a 0.8- to 2.0-fold molar amount of a compound
of the formula (IV)

HN—R*—NH
R R? (V)
in the presence of an equivalent amount relative to compound (IV) of a base ; or B) at first allowing

compound (Ill) to form by reactmg cyanuric halide with the 0.8- to 1.3-fold molar amount of a compound
of formula (V)

R3X

/

HN — : V)

g

in an inert organic solvent, using an equivalent amount of base, relative to compound (V), as catalyst and
then adding the compound (V) ; or C) reacting a cyanuric halide with the 1.0- to 1.2-fold molar amount of
a compound of formula (IV) to form compound (Vi)

R2

2
R
Y ————‘g&l‘ N-RA-N —— 7 V)
Y

Hal n

e

and reacting the halogen atoms of this with the equimolar amount of a compound of formula (V).
3. Use of the compounds according to Claim 1 for Stabilizing synthetic polymers,
4. Use according to Claim 3, wherein the polymer is a polyolefin.
5. Use according to Claim 3, wherein the polymer contains halogen.
6. Use according to Claim 3, wherein the polymer is a polyacrylate or polymethacrylate.
7. Use according to Claim 3, wherein the polymer is a homopolymer or copolymer of styrene.

. Process for stabilizing synthetic polymers against the damaging influence of light, wherein,
optlonally in addition to usual stabilizing agents there are added to the polymers from 0.01 to 5 parts by
weight, relative to the polymer, of a stabilizer according to Claim 1.

9. Synthetic polymers stabilized against decomposition by UV, which contain from 0.01 to 5 parts by
weight, relative to the polymer, of a stabilizer according to Claim 1.

oo
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Claims (for the contracting State AT)

1. A process for preparing triazine compounds of the formula (1)

5 ~— T -
N R2 R2 T
) 1
Y —-———1/ T N-R" =N ——] z
NO U]
10 Y
NRSX
LR1/ n
15
in which - .
n is a number-of from 1 to 20,
R' means hydrogen or a group of the formula (ll)
20
cH,R°
6
Hsc R
5
R™-N (i
25
RB
7
CHZR
30 wherein

RS is hydrogen or C,-Cyg-alkyl,
Ré and R’ either are identical and represent hydrogen or a C;-Cs-alkyl group,
in which case
R® is a methyl group ; or
35 R® is hydrogen or C,-Cs-alkyl ; and
R7 and R® together with the carbon atoms, to which they are bound, form a Cs- or Cg-cycloalkyl ring
or a group of the formula

© HLC
CHy
NH
45 CH,
HSC

R? is hydrogen, C,-C;z-alkyl or a group of the formula (Il), with the proviso that at least one of the
50 radicals R' and R? must be a group of the formula (1) ;

X means a hydroxyl group or a group of the formulae —OR?® or —N(R'%), ;

R? standing for a C,-C,g-alkyl group and

R'® for a methyl or ethyl group ;

R?® is an alkylene group with from 2 to 4 carbon atoms in the chain, and
55 R* means an alkylene group with from 2 to 18 carbon atoms, a dimethylene cyclohexane, a phenylene

or a C,~C,s-aralkylene group ;
Y is halogen or a group of the formulae

60 HN—R*—N— —N—R3—X
| or | , and
R2 R? R ,

65 Stands for hydrogen or the group
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R‘l
1
_‘/N N-RS-X
N J
3 v 1
X-R" =N'=R

which comprises reacting either A) a compound of the formula (Ii)
\l/Nj/ Hal
N QN

3
V1,NR X
R

Hal

(1)

wherein Hal is halogen and R', R® and X have the meanings as indicated above, in an inert organic
solvent at a reaction temperature of from 50 to 200 °C with a 0.8- to 2.0-fold molar amount of a compound

of the formula (IV)
HN—R*—NH

R? R?

(V)

in the presence of an equivalent amount relative to compbund (IV) of a base ; or B) at first allowing
compound (llIl) to form by reacting cyanuric halide with the 0.8- to 1.3-fold molar amount of a compound

of formula (V)
/R3X
HN W)
R1
in an inert organic solvent, using an equivalent amount of base ; relative to compound (V), as catalyst and

then adding the compound (IV) ; or C) reacting a cyanuric halide with the 1.0- to 1.2-fold molar amount of
a compound of formula (V) to form compound (V1)

p— —

2

RZ R
1 ]
Y — N\T‘ N-rA-N L 7 Vi)
WO :
Y ,

Hal n .

and reacting the halogen atoms of this with the equimolar amount of a compound of formula (V).

2. Use of the compounds according to Claim 1 for stabilizing synthetic polymers.

3. Use according to Claim 2, wherein the polymer is a polyolefin.

4. Use according to Claim 2, wherein the polymer contains halogen.

5. Use according to Claim 2, wherein the polymer is.a polyacrylate or polymethacrylate.

6. Use according to Claim 2, wherein the polymer is a homopolymer or copolymer of styrene.

7. Process for stabilizing synthetic polymers against the damaging influence of light, wherein
optionally in addition to usual stabilizing agents there are added to the polymers from 0.01 to ’5 parts b);
weight, relative to the polymer, of a stabilizer according to Claim 1.

Revendications (pour les Etats contractants : BE, CH, DE, FR, GB, 1T, LI, LU, NL, SE)

1. Composés triaziniques répondant a la formule (l)

23
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- -
2 2

N 1ogt
Yy — [ - R VI
Y

NROX

R1/ n

dans laquelle
n désigne un nombre de 1 a 20,
R! représente I'hydrogéne ou un radical répondant & la formule (li)

ch_RE
2 6
H.C R
3¢
R°-N "
N
.
CH,R

dans laquelle

RS représente ['hydrogéne ou un radical alkyle en C,-C;s,

R® et R’ ou bien sont identiques et représentent chacun I'hydrogéne ou un radical alkyle en C,-Cs,
auquel cas

R® représente un radical méthyle, ou bien

R® représente I'hydrogéne ou un radical alkyle en C,-Cs et

R’ et R® forment ensemble et avec les atomes de carbone auxquels ils sont liés un noyau cycloalkyle
en Cs; ou Cg ou un radical de formule

R? représente I'hydrogéne, un radical alkyle en C;-C,, ou un radical de formule (Il), avec la condition
que I'un au moins des symboles R" et R? représente un radical de formule (li),

X représente un groupe hydroxy ou un groupe —OR® ou —N(R'"),, ol

R? désigne un radical alkyle en C; & Cyg et

R0 un radical méthyle ou éthyle,

R® représente un radical alkyléne contenant de 2 & 4 atomes de carbone dans la chaine,

R* représente un radical alkyléne contenant de 2 & 18 atomes de carbone, un radical diméthyléne-
cyclohexane, un radical phényléne ou un radical aralkyléne en C,-C,3,

Y représente un halogéne ou un groupe de formule

Hll‘l R"PI‘J— —NR3X

R? R? ou |lq1 et

Z représente I'hydrogéne ou un radical

o
1
—T2§5]~—N—R3-X
N
s ¥ 1
X=R° =N =R

24
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2. Procédé de préparation de composés selon la revendication 1, procédé caractérisé en ce que ou
bien A) on fait réagir un composé répondant a la formule (lIf)

T&T Hal
Y

3
NR7X

R‘l

Hal

(i

dans laquelle Hal représente un halogéne et R', R® et X ont les significations données a la
revendication 1, dans un solvant organique inerte, a une température réactionnelle de 50 & 200 °C, avec
de 0,8 a 2,0 fois la quantité molaire d'un composé de formule IV

HN—R*—NH

R? R2 (V)

en présence d’'une quantité d'une base équivalente par rapport au composé (IV), ou bien B) on provoque
d’abord la formation du composé (Ill) par réaction d'un halogénure de cyanuryle avec de 0,8 a 1,3 fois la
quantité molaire d'un composé de formule (V)
R8X
HN V)
R1
dans un solvant organique inerte, en utilisant comme catalyseur une quantité de base équivalente a celle
du composé de formuie (V), puis on ajoute le composé de formule (IV), ou bien C) on fait réagir un

halogénure de cyanuryle avec de 1,0 a 1,2 fois la quantité molaire d’'un composé de formule (iV) de
maniére a obtenir le composé de formule (Vi)

r-‘ ) —
rRZ g2
L S N\r N-R4-N 2 (VI
WO ’
h

Hal n

o —

et on achéve de faire réagir ses atomes d’halogénes avec la quantité équimolaire d’'un composé de
formule (V).

3. Application des composés selon la revendication 1 a la stabilisation de polyméres synthétiques.

4. Application selon la revendication 3, caractérisée en ce que le polymére est une polyoléfine.

5. Application selon la revendication 3, caractérisée en ce que le polymére est un polymére
halogéné. '

6. Application selon la revendication 3, caractérisée en ce que le polymére est un polyacrylate ou un
polyméthacrylate, .

7. Application selon la revendication 3, caractérisée en ce que le polymére est un homopolymére ou
un copolymeére du styréne. .

8. Procédé pour stabiliser des polyméres synthétiques contre les effets destructeurs de la lumiére,
procédé caractérisé en ce qu’on ajoute au polymére, au besoin en plus'de composés a action stabilisante
d’emploi courant de 0,01 a 5 parties en poids, par rapport au polymére d'un stabilisant selon la
revendication 1.

9. Polyméres synthétiques stabilisés contre la décomposition par les ultraviolets, poiyméres
caractérisés en ce qu’ils contiennent de 0,01 & 5 parties en poids, par rapport aux polyméres, d'un
stabilisant selon la revendication 1.
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[ ] ‘ +
Revendications {(pour I'Etat contractant AT)

1. Procédé de préparation de composés triaziniques

2
Ne b g
o) Rl
Y
NRX
1
| R

dans laquelle
n désigne un nombre de 1 a 20,
R' représente I'hydrogéne ou un radical répondant a

6

dans laquelle

répondant a la formule (l)

2

R

1
N —

U

la formule (ll)

(i

RS représente I'hydrogéne ou un radical alkyle en C4-Cyg,
Ré et R” ou bien sont identiques et représentent chacun I'hydrogéne ou un radical alkyle en C,-Cs,

auquel cas
R® représente un radical méthyle, ou bien

R® représente I'hydrogéne ou un radical alkyle en C,-Cs et
R” et R® forment ensemble et avec les atomes de carbone auxquels ils sont liés un noyau cycloalkyle

en Cg ou Cg ou un radical de formule

R? représente I'hydrogéne, un radical alkyle en C;-Cy, ou un radical de formule (ll), avec la condition
que I'un au moins des symboles R' et R? représente un radical de formule (l)

X représente un groupe hydroxy ou un groupe —OR®
R® désigne un radical alkyle en C; a Cyg et
R'® un radical méthyle ou éthyle,

ou —N(R"),, ol

R® représente un radical alkyléne contenant de 2 a 4 atomes de carbone dans la chaine,
R* représente un radical alkylene contenant de 2 & 18 atomes de carbone, un radical de diméthyléne-
cyclohexane, un radical phényléne ou un radical aralkyléne en C;-Cys,

Y représente un halogéne ou un groupe de formule

HNR*N—
ou
R2 R?

Z représente I'hydrogéne ou un radical

26
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o
_.\/ é N—-R-=X
NY\J:

X=R° =N -R

procédé caractérisé en ce que : ou bien A) on fait réagir un composé répondant a la formuie (llf)

Hal \Nr(N)\Nr
Y

Hal

D)

dans laquelle Hal représente un halogéne et R', R® et X ont les significations données a la
revendication 1, dans un solvant organique inerte, & une température réactionnelle de 50 a 200 °C, avec

de 0,8 & 2,0 fois la quantité molaire d’un composé de formule (IV)
HN—R*—NH

RE R )

en présence d’une quantité d'une base équivalente par rapport au composé (IV), ou bien B) on provoque
d'abord la formation du composé (lll) par réaction d’un halogénure de cyanuryie avec de 0,8 & 1,3 fois la
quantité molaire d'un composé de formule (V)

R®X
HN V)

R1
dans un solvant organique inerte, en utilisant comme catalyseur une quantité de base équivalente a celle
du composé de formule (V), puis on ajoute le composé de formule (IV), ou bien C) on fait réagir un

halogénure de cyanuryle avec de 1,0 a 1,2 fois la quantité molaire d’'un composé de formule (IV) de
maniére a obtenir le composé de formule (V1)

~ —
R? g2
Y 1 Nﬁ" N-RAN —— 7 VI
NON ( ,)
Y
- Hal Jn

et on achéve de faire réagir ses atomes d’halogénes avec la quantité équimolaire d'un composé de
formule (V).

2. Application des composés préparés par le procédé de la revendication 1 & la stabilisation de
polymeres synthétiques.

3. Application selon la revendication 2, caractérisée en ce que le polymére est une polyoléfine,

4. Application selon la revendication 2, caractérisée en ce que le polymére est un polymére
halogéné.

5. Application selon la revendication 2, caractérisée en ce que le polymére est un polyacrylate ou un
polyméthacrylate.

6. Application selon la revendication 2, caractérisée en ce que le polymére est un homopolymére ou
un copolymeére du styréne.

7. Procédé de stabilisation de polyméres synthétiques contre les effets destructeurs de la lumiére,
éventuellement en ce qu'on ajoute au polymeére, éventuellement en plus de composés a action
stabilisante d'emploi courant, de 0,01 & 5 parties en poids, par rapport au polymére, d'un stabilisant selon
la revendication 1.
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